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1. はじめに 
現代社会において，IT，家電，医療，エネルギーなどの多岐
にわたる分野で永久磁石が使われている．現行の永久磁石の
中で最も強力とされているネオジム–鉄–ボロン（Nd2Fe14B）合
金を主相とするネオジム磁石は，永久磁石の強さの指針であ
る最大エネルギー積（(BH)max）が高いことから，電動機など
の小型軽量かつ高効率化が可能であり，ハイブリッド自動車
（HV）や電気自動車（EV）などの駆動用電動機の材料として
用いられている．自動車などに用いられる電動機は 100～
200 °C の高温下で使用されるため，高い(BH)maxに加えて永久
磁石として機能するための耐熱性が要求される．ネオジウム
磁石は耐熱性の指針であるキュリー温度 Tcが 313 °C と低いた
め [1]，HV，EV 用電動機などの高温（100~200 °C）条件下で
使用する場合，重希土類元素のジスプロジウム（Dy）の添加
が必須となっている．Dy を添加することによって Tcと保磁力
（Hc）の向上を図ることができるが，飽和磁化（Ms）が低下
し，(BH)maxが減少してしまう [2]．さらに，Dy は希土類鉱石
中の含有量が少なく，原産地が中国にほぼ限定されているた
め，HV，EV 等の需要拡大に対し，将来にわたって Dy が安定
に供給されるのかどうかが懸念されている．そのため，稀少
金属であるDy を使用せず，耐熱性と高いエネルギー積（(BH)max）
を両立する永久磁石材料の開発が求められている [3]． 
Dy を使用しない高効率磁石の候補として異方性ナノコンポ
ジット磁石が提案されている．Fig. 1(a)に示すように，磁化容
易軸を一方向に制御した状態で，高い異方性磁界（HA）を持
つ硬磁性相と高い Msを持つ軟磁性相の 2 つの異なる磁性相を
ナノメートル・オーダーで複合化させることにより，両相間
で磁気的な結合（交換結合）が起こり，高い(BH)max を発現さ
せる．異方性ナノコンポジット磁石の可能性検討のために，
Fig. 1(b)に示すように，層構造を容易に制御できる積層薄膜試
料が用いられる．これまで，硬磁性層として Nd2Fe14B 合金， 
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Fig. 1  Structure models of (a) anisotropy nanocomposite magnet and (b) 
thin film magnet. 
軟磁性層として鉄–コバルト（Fe-Co）合金を用いた多層膜に
おいて，膜面内方向に異方性を持つナノコンポジット磁石の作
製に成功し，製品化されている焼結磁石の 440 kJ/m3 を超える
(BH)max値の 486 kJ/m3が得られたことが報告されている [4]． 
ナノコンポジット磁石の硬磁性相の材料の候補として希
土類金属のサマリウム（Sm）と 3d 強磁性遷移金属のコバル
ト（Co）の原子組成比が 1：5 のサマリウム–コバルト（SmCo5）
規則合金があげられる．SmCo5合金は，単相としての(BH)maxは
Nd2Fe14Bよりも低いが（SmCo5: 227 kJ/m3, Nd2Fe14B: 515 kJ/m3），
HAが 352 kOe と高いため（Nd2Fe14B: 67 kOe），ナノコンポジ
ット磁石の硬磁性相として用いることによって高い(BH)max
の実現可能性がある．また，Tc が 727 °C と高いため，良好
な耐熱性を実現することができる [1,5]．これまでに SmCo5
と Fe-Co を用いた多層膜ナノコンポジット磁石を作製し，
SmCo5単相磁石の理論値 227 kJ/m3を超える高(BH)max , 259 kJ/m3
が報告されている [6]．原子レベルでの構造制御が必要な材
料を議論する場合，材料構造と基本磁気物性の関係を正確に
把握することが必須である．そこで，薄膜の結晶構造と結晶
方位を制御可能なエピタキシャル成長技術の活用が有効で
あると考えられる． 
本研究では，SmCo5規則合金の R サイトを Sm とは異なる
希土類金属である Gd および Y で置換した面内 GdCo5および
YCo5 規則合金のエピタキシャル薄膜の形成を試み，同様な
条件で作製した SmCo5規則合金との比較を行い，R サイトの
原子置換が規則相の形成に及ぼす影響について調べた．また，
SmCo5規則合金と Fe-Co合金を積層させたナノコンポジット
磁石の形成を試み，膜構造と磁気特性評価を行った． 
2. 実験方法 
薄膜試料の作製には，超高真空分子線エピタキシー装置
を用いた．基板として，酸化マグネシウム単結晶基板
MgO(110)を用いた．R-Co 膜の実験では，基板上に 20 nm 厚の
Cr(211)下地層をヘテロエピタキシャル成長させ，下地層上にR
（Sm，Gd，Y）と Co を同時蒸着することにより，20 nm 厚の
R17Co83（at. %）合金膜を形成した．積層膜の実験では，基板
上に Fe-Co 合金と Sm-Co 合金を交互に 4 層形成した．総膜厚
は 80 nm 一定とし，Fe-Co と Sm-Co の層厚比は 1:3，1:1，およ
び 3:1 とした．形成中の表面構造を反射高速電子回折（RHEED）
装置によりその場観察した．膜構造解析には X 線回折（XRD）
装置を用いた．合金の組成分析にはエネルギー分散型蛍光 X 線
分析（EDX）装置を用いた．磁気特性評価には試料振動型磁力
計（VSM）装置を用いた． 
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Fig. 2  RHEED patterns observed during (a) Sm-Co, (b) Gd-Co, and (c) Y-Co deposition on Cr(211) underlayers at 500 °C. The film thicknesses are 
(a-1)–(c-1) 10 and (a-2)–(c-2) 20 nm. The incident electron beam is parallel to Cr[11
_
1
_
] and [1
_
11]. 
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Fig. 3  Schematic diagrams of RHEED patterns simulated for (11
_
00) surfaces with (a) R2T17, (b) RT5, (c) R2T7, and (d) RT3 structures. 
3. エピタキシャル RCo5合金薄膜の形成 
Sm-Co，Gd-Co，および Y-Co 合金膜を Cr(211)下地層上に形
成し，膜成長機構および膜構造を調べた．Fig. 2 に合金形成中
の R-Co 膜の RHEED パターンを示す．Sm-Co および Gd-Co
膜において規則的な回折パターンが現れており（Fig. 2(a)，
(b)），膜がエピタキシャル成長していることが分かる．Fig. 3
に RT5 型構造，および類似した六方晶構造を持つ R2T17，R2T7，
RT3 型構造(11
_
00)結晶表面に電子線を入射した際に得られる回
折パターンのシミュレーション結果を示す．Fig. 2(a)，(b)に示
した RHEED パターンは，RT5合金のシミュレーション結果に一
致している（Fig. 3(b)）．このことから，エピタキシャル RT5(11
_
00)
合金薄膜が形成されていることが分かった．RHEED 解析によ
り決定したエピタキシャル方位関係は以下の通りである． 
RT5(11
_
00)[112
_
0] || Cr(211)[11
_
1
_
], [1
_
11] 
一方，Y-Co 膜（Fig. 2(c)）では，ハロー状の不鮮明な RHEED
パターンが現れてしまい，合金膜中にアモルファス相が形成
されていることが分かった． 
Fig. 4 に合金膜の面外 XRD パターンを示す．Sm-Co および
Gd-Co 膜において，MgO 基板および Cr 下地層からの反射に加
え，RT5(11
_
00)およびRT5(22
_
00)反射が観察されている（Fig. 4(a)，
(b)）．Fig. 5 に XRD の散乱ベクトルが Cr[011
_
]および[01
_
1]方向
と平行になるように測定した面内 XRD スペクトルを示す．
Sm-Co および Gd-Co 膜において，RT5(0002)基本反射と
RT5(0001)超格子反射が現れており，RHEED 解析により決定
した結晶方位関係を確認できる．また，RT5(0001)超格子反射
が現れていることから RT5規則相が形成されていることが分
かる．Y-Co 合金膜においては RT5(11
_
00)，(22
_
00)，(0001)，お
よびに(0002)に相当する反射が現れず，結晶化していないこ
とが分かった．また，Gd-Co 膜においては RT5合金に相当す
る反射強度が Sm-Co 膜よりも弱くなっていることがわかる．
以上から，Sm-Co > Gd-Co > Y-Co の順で RT5構造への規則化が
起こりやすい傾向が認められた．これはGd やY の融点が Sm と 
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Fig. 4  Out-of-plane XRD patterns of (a) Sm-Co, (b) Gd-Co, and (c) Y-Co 
films of 20 nm thickness deposited on Cr(211) underlayers at 500 °C. 
2θ χ (deg.)
30 50
M
gO
(0
02
)
20 40 60
RT
5(
00
01
)
RT
5(
00
02
)
K
β W
L
C
r(
01
1)
+C
r(
01
1)__
10
In
te
ns
ity
  (
ar
b.
 u
ni
t)
(a) SmCo5
(b) GdCo5
(c) YCo5
M
gO
(0
02
)
RT
5(
00
01
)
RT
5(
00
02
)
K
β W
L
C
r(
01
1)
+C
r(
01
1)__
In
te
ns
ity
  (
ar
b.
 u
ni
t)
 
Fig. 5  In-plane XRD patterns of (a) Sm-Co, (b) Gd-Co, and (c) Y-Co 
films of 20 nm thickness deposited on Cr(211) underlayers at 500 °C. The 
scattering vector of in-plane XRD is parallel to Cr[011
_
] and [01
_
1]. 
比べて高いことが原因であると考えられ（Sm: 1072 °C，Gd: 1312 °C，
Y: 1520 °C），希土類金属の融点がRT5規則合金の形成に影響する
ことが分かった． 
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Fig. 6  RHEED patterns observed for [Sm-Co/Fe-Co]4 multilayer films deposited on MgO(110) substrates at 500 °C. The total thickness of multilayer film 
is fixed at 80 nm. The thickness ratios of Sm-Co to Fe-Co layer are (a) 3:1, (b) 1:1, and (c) 1:3. The incident electron beam is parallel to MgO[11
_
0].
4. SmCo5規則合金と Fe-Co 合金の積層膜の作製 
MgO(110)基板上に Fe-Co 合金と SmCo5規則合金を交互に 4 層
形成した．総膜厚は 80 nm 一定とし，Fe-Co と Sm-Co の層厚比
は 1:3，1:1，および 3:1 とした．Fig. 6 に膜形成中の RHEED
パターンを示す．まず Fig. 6(a-1)，(b-1)，(c-1)は 1 層目の Fe-Co
膜形成後に観察した RHEED パターンである．いずれの膜に
おいても bcc構造の(211)面に対応した規則的な回折パターン
が得られている．このことから，エピタキシャル Fe-Co(211)
合金薄膜が形成されていることが分かった．Fig. 6(a-2)，(b-2)，
および(c-2)は 2 層目の Sm-Co 合金の膜形成中に観察した
RHEED パターンである．いずれの膜においても，RT5合金の
(11
_
00)表面に対して電子線を[112
_
0]方向と平行に入射するこ
とにより得られるパターンに対応している．このことからエ
ピタキシャル SmCo5(11
_
00)合金薄膜が形成されていることが
分かった．次に 3 層目の Fe-Co 膜形成中に観察した RHEED
パターンに着目すると（Fig. 6(a-3)，(b-3)，および(c-3)），い
ずれも多結晶を示すリング状の回折パターンが重畳しなが
らも，bcc 構造の(211)結晶表面に対応した規則的な回折パタ
ーンが得られていることから，Fe-Co がエピタキシャル成長
していることがわかる．リング状の回折パターンが重畳して
しまった原因として，Sm-Co 層にアモルファス相が混在して
いたためであると考えられる．最後に 4 層目の Sm-Co 膜形
成中に観察した RHEED パターンに着目すると（Fig. 6(a-4)，
(b-4)，および(c-4)），いずれの膜においても RT5合金の(11
_
00)
表面に対応する回折パターンは現れず，1：5 相以外のスポッ
トが観察できる．更に，ハロー状の不鮮明な回折パターンと
リング状の回折パターンが重畳しており，アモルファス相，
および多結晶相が混在してしまっていると考えられる．これ
は3層目のFe-Co層が多結晶相を含むためであると考えられる． 
Fig. 7 に面外 XRD パターンを示す．いずれの膜に対しても，
MgO(220)基板に加えて bcc(211)，および RT5(11
_
00)および(22
_
00)
反射が観察されている．bcc(211)面の反射強度は Fe-Co 層の膜厚
に依存していることがわかる．また，RT5(11
_
00)および(22
_
00)面 
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Fig. 7  Out-of-plane XRD patterns of [Sm-Co/Fe-Co]4 multilayer films 
deposited on MgO(110) substrates at 500 °C. The total thickness of 
multilayer film is fixed at 80 nm. The thickness ratios of Sm-Co to Fe-Co 
layer are (a) 3:1, (b) 1:1, and (c) 1:3. 
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Fig. 8  In-plane XRD patterns of [Sm-Co/Fe-Co]4 multilayer films 
deposited on MgO(110) substrates at 500 °C. The total thickness of 
multilayer film is fixed at 80 nm. The thickness ratios of Sm-Co to Fe-Co 
layer are (a) 3:1, (b) 1:1, and (c) 1:3. The scattering vector of in-plane 
XRD is parallel to Fe-Co[011
_
]. 
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Fig. 9  Magnetization curves measured for [Sm-Co/Fe-Co]4 multilayer 
films deposited on MgO(110) substrates at 500 °C. The total thickness of 
multilayer film is fixed at 80 nm. The thickness ratios of Sm-Co to Fe-Co 
layer are (a) 3:1, (b) 1:1, and (c) 1:3. 
の反射強度も Sm-Co 合金の膜厚に依存しているがわかる．
Fig. 8 に XRD の散乱ベクトルが FeCo[011
_
]方向と平行にな
るように測定した面内 XRD パターンを示す．いずれの膜
においても，RT5(0002)基本反射と RT5(0001)超格子反射が
現れており，RT5 規則相が形成されていることが分かる． 
Fig. 9 に磁化曲線を示す．全ての膜において，SmCo5 結
晶の c 軸の向きである Fe-Co[01
_
1]方向に磁界を加えると，
c 軸と直行した Fe-Co[11
_
1
_
]方位よりも磁化容易な結果が得
られた．Fe-Co と Sm-Co 合金の層厚比が 1:3（Fig. 9(a)）， 1:1
（Fig. 9(b)），3:1（Fig. 9(c)）の飽和磁化値（Fe-Co[01
_
1]）
はそれぞれ 750 emu/cm3，1240 emu/cm3，1310 emu/cm3 と
なった．また，保磁力はそれぞれ 4.57 kOe，2.07 kOe，0.73 
kOe となった．よって，軟磁性相である Fe-Co 膜の膜厚比
が大きい膜ほど高い飽和磁化値が得られ，硬磁性相である
Sm-Co 合金膜の膜厚比が大きい膜ほど高い保磁力が得ら
れた． 
5. まとめ 
本研究では，エピタキシャル成長技術を用い，磁界容易
軸（c 軸）が面内方向になるように制御された SmCo5 系合
金膜の形成を試み，その構造および磁気特性の解析を行な
った．SmCo5 規則合金の R サイトを Gd および Y 原子で
置換したところ，R 原子の融点が低いほど RCo5 規則相が
形成しやすいことが明らかになった．Gd および Y 原子は
Sm 原子に比べて融点が高いため， Gd-Co および Y-Co 合
金は Sm-Co 合金よりも結晶化しにくい結果となったが，
同時に T サイトを融点の低い Ni に置換した R-Ni 合金など
も作製して，構造評価を行うことが必要であると考えられ
る．また，SmCo5 規則合金と Fe-Co 合金を積層させたナノ
コンポジット磁石の形成を試み，膜構造と磁気特性評価を
行った．Fe-Co と SmCo5 の層厚比に応じた磁気特性が得ら
れ，軟磁性の Fe-Co 層が厚いほど高い飽和磁化値，硬磁性
の SmCo5 層が厚いほど高い保磁力が得られ，ナノコンポ
ジット磁石の特性が現れた．しかしながら，RHEED によ
り結晶構造解析を行うと，4 層目の SmCo5 層において RT5
規則合金は出来ておらず，多結晶およびアモルファス相と
なっていた．今後，膜の形成条件の検討と構造評価を行い，
4 層目の SmCo5 層においても，エピタキシャル SmCo5 規
則合金を作製することが出来れば，より高い(BH)max を得
ることが出来るものと考えられる． 
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